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論 文 内 容 の 要 旨 
有機デバイスにおける励起子の電荷分離や電荷移動といった光電変換プロセスは、機能性分子の集積構造
の影響を強く受ける。そのため、有機機能材料の集積構造を超分子的分子設計により制御できれば、集積
構造に由来するデバイス性能の向上や、新たな機能の発現が期待できる。本研究では、バルビツール酸と
呼ばれる水素結合部位を有する機能性分子が形成する集積構造が、有機薄膜太陽電池や有機発光デバイス
の性能に与える影響を調査した。まず、バルビツール酸を有し、アルキル側鎖の長さや置換位置が異なる
オリゴチオフェン誘導体を合成し、これらの超分子構造を精査した。その結果、分子構造の僅かな違いが
自己組織化挙動に多大な影響を与え、全く異なる集積構造が得られた。さらに、この超分子構造の違いは、
有機薄膜太陽電池のデバイス性能に大きな影響を与えた。また、新たに合成したバルビツール酸を有する
オルトターフェニレン誘導体は、凝集誘起発光を示す結晶性超分子集合体を形成し、有機 EL の発光層とし
て機能しうることが明らかになった。分子構造が僅かに異なる参照分子の自己組織化挙動および発光特性
を調査することで、この凝集誘起発光は多様な分子間相互作用による協働的な超分子集合によって発現し
ていることも明らかになった。これらの知見は、有機デバイスの材料開発における超分子的分子設計指針
となり、有機デバイスの高性能化や新機能創出を可能にすると期待される。これらの成果は、7 つの国際
会議で発表され、すでに 2 報の原著論文、1 報の総説論文として学術雑誌に掲載されており、さらに 1 報
の原著論文を学術雑誌に投稿予定である。 
 
 
論 文 審 査 の 結 果 の 要 旨 
本論文は、バルビツール酸の水素結合部位を利用して、機能性分子をポリマー様の集合体（超分子ポリマ
ー）へと自己組織化する手法ならびに、それらの構造と物性、さらに有機デバイスへの応用について述べ
られている。第１章で当該分野の概要と研究目的が説明され、第２章と第３章では、オリゴチオフェン半
導体の自己組織化におけるアルキル鎖の効果について述べられた。特に３章では、アルキル鎖の置換位置
を変化させることで、超分子ポリマーが形成する高次構造として螺旋構造を発現し、その結果超分子ポリ
マーの凝集が抑制されることが示された。凝集の抑制は異分子との相溶性も高めるため、螺旋超分子ポリ
マーと可溶性フラーレン誘導体の混合薄膜からなる有機薄膜太陽電池の性能は、非螺旋超分子ポリマーを
用いた太陽電池に比べて著しい性能の向上を示した。第４章では、ねじれたπ電子系分子としてオルトタ
ーフェニレンが選択され、超分子ポリマー化することで凝集誘起発光を示す結晶性超分子集合体が得られ
た。この超分子ポリマーの凝集誘起発光は、フォトルミネッセンス(PL)だけでなく、エレクトロルミネッ
センス（EL）においても有効であることが、有機 EL デバイスの作製によって示された。以上の論文内容は、
有機デバイスの材料開発における超分子的分子設計の有用性を示している。また研究成果は、国際学会７
件、学術論文３件として発表されている。 
 
2020 年 2 月 4 日に公開論文発表会・本審査委員会を開催し、論文発表と質疑応答及び審査が行われた。 
 
2020 年 1 月 28 日に本論文に関して剽窃チェックを行い、問題がないことを確認した。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
